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'Abstract 



Existing fuel cells with proton conducting electrolyte use a membrane made of perfluorinated plastic material 
as electrolyte and are powered using hydrogen or methanol as fuel. One disadvantage is that said electrolyte 
membrane allows both the protons and the fuel to pass through resulting in a loss in fuel cell efficiency. 
Migration of the fuel molecules through the electrolyte (14) from the anode side to the cathode side is 
prevented in such a way that the fuel cell exhibits a hydrogen permeable barrier layer composite (20) 
comprising two outer layers (22, 24) and a central layer (26} arranged between the latte r. Each outer later is 
made of palladium and/or a palladium alloy andlhe-eentral-tayerisTnao^iniG^^ tantalum and/or 

an alloy based on one of said metals. Palladium, niobium and tantalum exhibit high atomic hydrogen 
diffusibility but are impermeable to larger atoms and molecules. The barrier layer composite separates the 
anode gas space from the cathode gas space in such a way that the fuel cannot migrate through the 
electrolyte to the cathode side. 
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© Brennstoffzelle mit einerm protonenleitfahigen Elektrolyten 

(57) Bekannte Brennstoffzellen mit protonenleitfahigem 
Elektrolyten verwenden als Elektrolyt eine Membran aus 
perfluoriertem Kunststoff und werden mit Wasserstoff 
odcr Menanol als Brennstoff bctrteben. 
Ein Nachteil ist, daft diese Elektrolytmembran nicht nur 
die Protonen durchlaftt, sondern auch den Brennstoff. 
Folglich sinkt der Wirkungsgrad der Brennstoffzelle. 
Die Wanc'erung der Brennstoff moiekule von der Anoden- 
seite zur Kathodenseite durch den Elektrolyten (14) hin- 
durch wird dadurch verhindert, daft die Brennstoffzelle ei- 
nen wasserstoffdurchlassigen Sperrschichtverbund (20) 
aufweist, der zwei Auftenschichten (22, 24) und eine zwi- 
schen diesen angeordnete Kernschicht (26) umfaftt, daft 
jede Auftenschicht aus Palladium und/oder einer Palladi- 
um-Legierung besteht, und daft die Kernschicht aus Niob 
und/oder Tantal und/oder einer Legferung auf Basis eines 
dieser Metall besteht. 

Palladium, Niob und Tantal weiscn ein hohes Diffusions- 
, vermdgen fur.atomaren Wasserstoff auf, sind aber fur 
groftere Atome und Mofekule undurchlassig. Der Sperr- 
schichtverbund trennt den Anodengasraum so vom Ka- 
thodengasrauni, daft der Brennstoff nicht durch den Elek- 
trolyten zur Kathodenseite wandern kann. 
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Die Erfindung he i riff I cine Brennsioffzelle mil einem pro- 
tonenleilfahigen Hlekirol yien, einer Anode und einer Ka- 
thode. 

In Brennstoff zellen wird die in deni Brcnnsloff uespei- 
cherte cheniischc Energie direki in elcktrische Energie unci 
Wanne umgcwandctl. Als Brcnnsloff komnit beispielsweise 
reiner WassersiolT. Methanol oder Erdgas zuni Einsaiz. und 
der Brennstoff rcagieri in dcr Brennstoffzelie mil dem Oxi- 
dans, rneist reinem odcr dem in Luft enthalienen Sauerstoff, 
Bei diescr Reaktion wird neben elektrischem Strom und 
Wanne auch noch Wasser erzeugt, bei den kohlenstofihaUi- 
gen Brennstoffen zudem Kohlendioxid. Brennstoff una Oxi- 
dans werden zusammen als Betriebsminel bezeichnet. 

Die einzetne Brennstoffzelie weisl einc Anode und eine 
Kathode auf, zwischen denen der Elektrolyi angeordner ist. 
Dcr Brcnnsloff wird dem vor dcr Anode licgenden Anodcn- 
gasraum, das Oxidans dem vor der Kathode liegenden Ka- 
thodengasraum der Brennstoffzelie koniinuierlich zuge- 
fiihrL die Reaktionsprodukte werden koniinuierlich abge- 
fuhrt. Die verschicdenen Typen von Brennstoffzellcn wer- 
den gewohnlich anhand des verwendeten Elefcirolyren ein- 
geteilt. Elekirolyren. die fur Prolonen leitfahig sind, werden 
in Brennstoflzellen eingeselzL, bei denen an der Anode aus 
dem Brcnnsloff Protonen unter Freisctzuns von Elektronen 
abgespaltel werden. Die Protonen wandem durch den proio- 
nenleitfahigcn Elektrolyten zu der Kathode, wo sie mit deni 
Sauerstoff unter Aufnahme von Elektronen zu Wasser rea- 
gieren. 

Bin Beispiel fur derartige Brennstoffzellen ist die sose- 
nannie Polymcrmembran-Brennsioffzelle. die als Elektrolvt 
eine Membran aus perfluorierteni Kutislstoff verwendet. 
Derzeit werden iiberwiegend semipermeable Membranen 
auf der Basis von Poly(perfluoralkylen)sulfonsaure. wie 
zuin Beispiel Nation® R 1 17 eingeseizt. Zur Herslelluns der 
Brennstoffzelie wird die eine Flache derElektrolytmembran 
mil. dem AnodcnmateriaJ, das in der Regel Platin oder eine 
Platin-Rulheniuin-Legierung ist, und die gegenuberliegende 
Flache mit dem Kathodenmateriai, das bevorzugt Platin ist. 
beschichtet. 

Die Polynieniiembran-Brennstoffzelle kann mit Wasser- 
sioff oder Methanol betrieben werden. Bei Verwendung von 
Methanol wird sie dann auch als Direkt-Methanol-Brenn- 
stoffzelle bezeichnei. Die Elektroden reaktion en der mit 
Wasscrstoff betriebenen Polymerniembran-Brennstoffzelle 
tauten: 

Anode: H 2 — 2H + + 2e" 
Kaihode: 6 2 + 4H + + 4e" — 2H 2 0. 

Die Elekirodenreaktionen der Direkt-Methanol-Brenn- 
stoffzelle lauten: 

Anode: CH 3 OH + H 2 0 — C0 2 + 6hP + 6e" 
Kathode: 0 2 +4FP + 4e" — 2H 2 0. 

Ein Nachteil dieser bekannten Polymennembran-Brenn- 
stoffzellen besteht darin, daB die Elektrolytmenibran nicht 
nur die Protonen durchla'BL sondcrn auch, allerdings in gc- 
ringerem Umfang. den Brennstoff, also den molekuiaren 
Wassersioff (H 2 ) oder die Methanolmolckute (CII 3 OH). 
Dies fuhrt zu einer Verringerung des Wirkungsgrads der 
Brennstoffzelie. Bei der Direkt-Methanol-Brennsioffzeile 
wird dieser uncrwunschtc Effekt noch dadurch vcrschlim- 
nierl, daB auch das sowohl auf Anoden- als auch Kaihoden- 
seite vorhandene Wasser (H 2 0) in die Nafion-Folie ein- 
dringt, so daB diese aufquillt und noch mehr Methanol 



dnrchlaBt. 

Es ist Aufgabe der Erlindung, bei einer Brennstoffzelie 
der eingangs genannten Art die Wanderung des Brennstoffs 
von der Anodenseiie zur Kaihodenseite rlurch den protnnen- 
5 leitfahigen Elektroiyien hindurch zu verhindem. 

Diese Aufgabe wird dadurch geldst. daB die Brennstoff- 
zelie wenigstens einen wasserstoffdurchlassigen Sperr- 
schichtverbund aufweist, der zwei AuBensehichien und eine 
zwischen diesen angeordnele Kernschicht umi'aBt. daB jede 
10 AuGcnschicht im wesentlichen aus Palladium und/oder einer 
Legierung auf Basis von Palladium besteht, und daB die 
Kernschicht im wesentlichen aus,4fiob und/oder Tantal und/ 
oder einer Legierung auf Basis eines dieser Metalle besteht, 
Der erfindungsgemaBe Sperrschichtverbund besteht im 
15 wesentlichen aus den Metallen Palladium, Niob und Tantal, 
die ein hones Diffusionsvermogen fiir aioniaren Wassersioff 
aufweisen. andererseits aber fur groBere Atome und Mofe- 
kulc, insbesonderc molckularcn Wasscrstoff, Wasser und 
Methanol undurchlassig sind. Er dient dazu. den Anoden- 
20 gasraum von dem Kathodengasraum so zu trennen. daS der 
Brennstoff nicht durch den Elektrolyten von der Anoden- 
seite zur Kaihodenseite wandern kann. Die Aufnahme des 
Wasscrstoff s in das Metallgitter erfdlgr-Tmtcr Metallhvdrid- 
Bildung. 

^5 Dem dreischichligen Aufbau hegen die lbtgenden Ubcr- 
legungen zugrunde: Tantal weist ein Diffusionsvermogen 
fur Wasserstoffatome auf, das uber dem yon Palladium liegt. 
Andererseits wird fur den Ubergang des Wasserstoffs aus 
der Gasphase in die Hydridphase bei Palladium eine nicdri- 
30 gere Energie benoligt als bei Tantal. Pailadium ist allerdings 
teurer als Tantal. Diese Zusammenhange geken auch r'Qr 
Niob, das chemisch mit Tantal verwandt ist. Der ertindungs- 
gemaBe Sperrschichryerbund ist biiliger als eine Diffusions- 
schicht, die iiberwiegend aus Palladium besteht. da die Au- 
o fienschichten sehr dunn gemacht werden konnen. und er 
nimmt den Wassersioff leichter auf als eine Diffusions- 
schicht. die iiberwiegend aus Tantal und/oder Niob besteht. 
Die beiden AuBenschichten, die iiberwiegend aus Palladium 
bestehen. sorgen aufgrund der niedrigen Obergangsenergie 
40 fur einc leichte Aufnahme des Wasserstoffs aus "der Gas- 
phase in die AuBenschichl, der anschliefiende Ubergang von 
der AuBenschicht in die Kernschicht erfordert. nur eine sehr 
viel niedrigere Energie als der Ubergang aus der Gasphase 
in Tantal oder Niob. Da das Material der Kernschicht ver- 
-*5 haltnismaBig billig ist, kann diese nahezu belie big dick ge- 
macht werden und somit fiir die Stabilitat des Sperrschicht- 
verbunds sorgen. 

Vorteilhafie Ausbildungen sind in den Unieranspruchen 
beschrieben. 

50 Fur die Anordnung jedes Sperrechichiverbunds relativ 
zuni Elektrolyten kommen verschiedene Moglichkeiten in 
Frage. 

Eine erste Variante besteht darin, daB daB der Elektrolvt 
zwei Lagen umfaBi, zwischen denen ein Sperrschicht.ver- 
55 bund angeordnet ist. Diese Anordnung hat den Vorteil. daB 
der Elektrolyi, dcr in seinein Inneren den Sperrschichtver- 
bund cnrhalt, genauso wie ein herkommlicher Elektrolvt 
ohne Sperrschichtverbund mit den Elektrodenmateriaiicn 
beschichtet werden kann. 
6*1 In einer zweiten Variante isl vorgesehen, ein Sperr- 
schichtverbund zwischen einer der Elektroden und dem 
Elektrolyten angeordnet ist. 

In einer dritten Variante ist vorgesehen, daB wenigstens 
eine der Elektroden als Sperrschichtverbund ausgebildet ist. 
65 So kann bcispiclswcise die Anode durch einen crfindungs- 
gemaBen Sperrschichtverbund ersetzt werden. der ihre 
Funktion ausubl. so daB im Unferschied zu der ersten und 
zweiten Variante auf eine gesonderte, also zusiitzlich zu dem 
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Sperrschichtvcrbund vorhandene Anodenschichi verziduei 
werden kann. 

Dcr Spcrrschichtvcrbund kann neben den erwahnten drei 
Schichten auch noch weiiere Schichten aufweixen. die aut" 
dcr Anoden- und/oder Kathodenseile zwischen der jeweili- 5 
gen Aufienschictu und dcr Kemschichl angeordnei sind. Das 
Maierial dieser zusiilzlichen Zwischenschichten kann bei- 
spieisweise ini Hinblic.\ darauf ausgewahtt wcrden. den 
Ubergang des Wassersioffs von der anodenscitigen AuBcn- 
schicht in die Kcrnschicht bzv. von dcr Kernschicht in die to 
kathodenseitige AuBcnschicht zu erleichtern. 

In einer ersien Alternative besteht die Zw-ischenschichl 
iin wesentlichen aus einer Legierung, die im wesentlichen 
den Hauptbestandteil der benachbarten AuBcnschicht und 
den Hauptbestandteil der Kernschicht enthalt. Wenn also die 13 
beiden AuBensehichten aus einer Palladiumlegierung und 
die Kernschicht aus einer Nioblegierung bestehen, dann 
kann bcispiclswcisc zwischen jeder AuBcnschicht und dcr 
Kemschichl cine Zwischenschicht. angeordnet sein. die im 
wesentlichen aus einer Palladium-Niob-Legierung besteht, -0 

In einer zweiten Alternative besteht die Zwischenschicht 
im wesentlichen aus einer Misebung, die ini wesentlichen 
das Material der benachbanen AuBenschieht und das Mate- 
rial dcr Kcmschicht enthalt. Die Zwischenschicht kann also 
niciu nur als Legierung voriiegen, sondem auch in einer an- 25 
deren, von dem eingesetzien Herstellungsverfahren abhan- 
genden Form. Die Zwischenschicht kann beispielsweise 
durch Sputtering auf die Kemschichl aufgebracht werden. 
wobei fur das Sputtering in einem ersien Schritt. das Material 
der Kcrnschicht und in eineni zweilen Schritt das Material. 30 
der AuBenschieht verwendei wird. 

Eine dritte Alternative bezieht sich auf den Fall, daB die 
Kcrnschicht. ini wesentlichen aus Tanial und/oder einer Le- 
gierung auf Basis von Tantal besteht, und sie siehi vor, daS 
die Zwischenschicht im wesentlichen aus Niob und/oder Va- 35 
nadium und/oder einer Legierung auf Basis eines dieser Me- 
tallc und/oder einer Palladium- Tantal-Legierung besteht. 
Die Zwischenschicht kann folglich Metalle aufweisen, die 
nicht in der Kernschicht und der AuBcnschicht enlhalten 
sind. 40 

Vortcilhaftcrweise bestehen die AuBensehichten im we- 
sentlichen aus einer Palladium-Silber-Lcgierung, bevorzugt. 
mil einem Silberanteil von wenigsfens 25 Gew.-%. Eine Pal- 
ladium-Folie blaht sich namiich bei Aufnahme von Wasscr- 
stoff rnerklich auf und wird sprode und rissig. Die Dimensi- 45 
onsstabilitat wird durch den Zusatz von Silber verhessert. 

Die Kernschicht ist bevorzugt eine Folic. Die iibrigen 
Schichten konnen durch Beschichtung nacheinander auf die 
Kemschichl aufgebracht werden. Die Beschichtung kann 
durch Sputtering, Pulverbeschichtung, Aufdampfen und 50 
dergleichcn erfolgen. Auch die iibrigen Schichten konnen 
Folien sein. In diesein Fall kann das Aufbringen dieser Fo- 
lienschichten durch Kaschieren erfolgen. 

Da die Kernschicht aus einem Material besteht, das im 
Vcrgleich zu den AuBensehichten zwar eine hohere Ober- 55 
gangsenergie, dafur aber auch ein besseres Diffusionsver- 
mogen fur Wasserstoff aufweist. kann sie dicker als jede der 
iibrigen Schichten sein und so fur die gewiinschie Stabilitat 
des Sperrschichtverbundes. dcr Elektrolytmembran oder gar 
dergesaniren Brennsioffzeile sorgen. 60 

Ini folgenden wcrden bevorzuate Ausfuhrungsformen der 
Erfindung beispielhaft anhand der beigefiigten Zcichnungen 
naher beschrieben. 

Fig. 1 ist ein schcinatischer Querschnitt durch eine Poly- 
mcniicnibran-Brennstoffzellc in cincr erstcn Ausfiihrungs- 65 
form; 

Fig, 2 isl ein schematischer Querschnitt durch eine Poly- 
mermenibran-Brennstoffzelle in einer zweiten Ausfuh- 



aingsfonn; 

Fig. '} ist ein schematischer Querschniil durch eine Polv- 
iiiermenibran-Brennsiol'fzeile in einer dritlen Ausfuhrungs- 
form; und 

Fig. 4 und-5 zcigen in einem vergroBerien Ausschnitt Ab- 
wandlungen des Sperrschichtverhunds der in den Fig. 1 bis 
3 gezeigtcn Brcnnstoffzeilen. 

Die Fig. 1 zeigi. schematised den Aulbau einer Polymer- 
inenibran-BrennsiolTzelle in einer ersien Ausfuhrungsfonn. 
Die Brennsioffzeile weist eine Anode 10 und eine Kathode 
12 sowie einen zwischen diesen liegenden Elektrolytcn 14 
auf. Links von der Anode 10 benjfdet sich der sogenannte 
Anodengasraum und rectus von der Kathode 12 der Katho- 
dengasraum. Der Elekirolvt 14 ist eine protonenleitendc 
Membran in Gestalt einer Folic aus Nation® R 117. die auf 
ihrer in der Fig. 1 linken Seite mil der Anode 10 und auf ih- 
rer rcchten Seite milder Kathode 12 beschichtet ist. Fiir die 
Elektroden 10,12 wcrden katalytische Malcrialien verwen- 
det, die im Hinblick auf die an den Elektroden 10, 12 statt- 
findenden Reaktionen. beispielsweise die Abspaltung von 
Protonen an der Anode 10 und die Rekotnbination und Re- 
aktion der Protonen zu Wasser an der Kathode 12, ausge- 
wahlt sind. Als Materialien komnien vor allem Edelmetalle 
in ] 7 rage, bevorzugt werden Platin und Gold, fur die Anode 
10 auch Plalin-Rulheniuni-Legierungen. Das Elekiroden- 
material wird in der Regel naBchemisch auf der Elektrolyt- 
membran 14 abgeschieden oder als Pulver mil dieser heiB- 
verpreBl. Der Elektroiyi 14 ist ungefahr 200 jam dick, die 
Elektroden 10, 12 sind jeweils ungefahr 100 mil dick. 

Bei der in der Fig. 1 gezeigten ersien Ausfuhrungsfonn 
der Brennst.oftV.eUe ist der Elektroiyi 14 in zwei gleich groBe 
Lagen 16, 18 unierteili. zwischen denen bin Sperrschicbt- 
verbund 20 liegt. Folglich trennt der Sperrscliichtverbund 
20 den Anodengasraum vom Kathodengasrautn ab. Der Ver- 
bund 20 besteht aus zwei AuBensehichten 22, 24 sowie einer 
zwischen diesen liegenden Kernschicht 26. Jede AuBen- 
schichi 22, 24 besteht aus PalladTu^TTuhaTsTungcr^ 0.5 um 
dick, die K,ejiisj^TicJu2^hing 

lOQ-uiiHclicke^Folie aus Tantal~Zur Herstellung~cles Ver- 
bunds 20 wurde"n~dle^A'uae"nschichten 22. 24 durch Sputte- 
ring auf die Keraschichtfolie 26 aufgebracht.. 

Die Dicke des Sperrschichtverbunds 20 ist im Hinblick 
auf die Sperrfunktion ausgewahll, wobei aus Koslengriinden 
- Palladium ist teurer als Tantal, - die Kemschichl 26 im 
Vergleich zu den AuBensehichten 22, 24 moglichst dick sein 
soil. Die AuBensehichten 22. 24 miissen wenigstens so dick 
sein. daB die Wasserstoftatome moglichst lcicht in die Kern- 
schicht 26 einireten und diese auf dcr anderen Seite wiedcr 
verlassen konnen. 

An Hand der in dcr Fig. 1 gezeigten Ausfuhrungsform ei- 
ner Brennsioffzeile wird nun die Funktionsweise einer mil 
Wasserstoff betriebenen PoLymemiembran-BrennstolYzelle 
beschrieben. 

Dem Anodengasraum wird kontinuierlich molekularer 
Wasserstoff H 2 als Brennstotf zugefiihrt. An der Anode 10 
wird ein Wasserstofimolekul H? katalytisch in zwei Proto- 
nen H + und zwei Elekironen aufgespalten. Die Elekuonen 
e^ werden durch einen nicht dargestellten Stromabnehmer 
zu einem ebenfalls nicht dargestclUen elektrischen Verbrau- 
cher gefiihrl. Sie gelangen von dem Verbraucher uber einen 
nicht dargestellten zweiten Stromabnehmer zu der Kathode 
12. 

Die an der Anode 10 erzeugten Protonen H + treten in die 
anodenseiiige Elekirolvt lage 16 ein und wandem durch 
dicsc bis zu dcr anodenscitigen AuBcnschicht 22. Dort re- 
kombinieren sic mil Elektronen e* zu Wasserstolfatomen II, 
die unler Biidung von Palladiumhydrid von der AuBcn- 
schicht 22 aufgenommen werden. "Die fiir die Rekombina- 
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lion erforderlichen Elekironen c~ staiumen von der kaiho- 
denseitigen AuBensehichi 24, wic wciicr untcn erkliin wer- 
den wire, und sind durch die Kernschicht 26 gewanderi. 

Die in dem Palladium der AuBenschicht 22 gelosten Was- 
serstoffatome H diffundicren durch das Melallgitter bis zu 
der Grcnzflache mi! der Kernschicht 26, wo sie unier Bil- 
dung von Tantalhydrid in diese einireten. Sie diffundicren 
durch die Kernschicht 26 hindurch, weifer unier Umwand- 
lung in Tantalhydrid in die kathodenseitige AuBenschicht 24 
hincin und verlassen diese unlcr Aulspaltung in Protonen H + 
und Elekironen e" in die kathodenseitige Elektrolyllage IS 
hinein. Diese Elektronen e~ wandern. wie oben erwahni. 
durch die kaihodenseitige AuBenschicht 24 und die Kern- 
schicht 26 zu der anodenseitigen AuBenschicht 22. Die Pro- 
toner. H" gelangen durch die kathodenseitige HIcktrolytlage 
18 zu der Kaihode 12, an der sie sich mil den uber den auBe- 
ren Verbraucherkreis zugefuhrtcn Elekironen e~ und dem 
Saucrstaff O2, derdem Kathodcngasraum kontinuierlich zu- 
gefuhrt wird. zu Wasser H2O verbinden. Das Reaktionspro- 
dukl Wasser HiO wird kontinuierlich aus dem Kalhodengas- 
raum abgeleitet., 

Der Sperrschichtverbund 20 laBt also nur atomaren Was- 
serstotY H durch, wahrend er fur den molekularen Wasser- 
stoff Ht a Is Sperre dient. 

Neben der in der Fig. 1 gezeigien Anordnung des Sperr- 
sehichiverbunds 20 innerhaib des Elektrolyien 14 sind auch 
andere Ancrdnungen rnoglich. bei denen der Sperrschicht- 
verbund 20 an der anodenseitigen oder der kathodenseitigen 
AuBenflache des Elektrolyien 14 angeordnet. ist, wie ini fol- 
genden an Hand der Fig. 2 und 3 naher beschrieben wird. 

In der Fig. 2 isr eine Polymermembran-Brennstoffzelle in 
einer entsprechenden zweiten Ausfiihrungsfonn dargestellt, 
bei der der Sperrschichtverbund 20 an der Anodcnseite ei- 
nes einlagigen Elektrolytenl4 angebracht ist. Diese Anord- 
nung ist besondcrs fur die'Direkt-Methanol-BrennstolTzeUe 
geeignet, da hierdurclvverrnieden wird, daB das dem Ano- 
dengasrauni zugefiihrte Wasser IhO in den EIeki.rolyt.cn 14 
eindringi und dieser aufquillt. Wie zu erkennen ist., grenzt an 
die Anode 10 zunachsi die anodenseitige AuBenschicht 22 
an, und erst an die kathodenseitige AuBenschicht 24 grenzt 
der Elektrolyi 14 an. 

An Hand der in der Fig. 2 gezeigien Ausfiihrungsform ei- 
ner Brennstoffzelle wird nun die Funktionsweise einer Di- 
reki- Me t h a n o I- Bren nstoff zel le beschrieben. 

Dem Anodengasraum werden kontinuierlich Methanol 
CH3OH und Wasser H 2 0 zugefuhrt. die an der Anode zu 
Kohlendioxid CO?, Protonen H + und Elektronen e~ reagie- 
ren. Die Elekironen e~ werden. wie bereits zuvor in Zusam- 
nienhang mit der Fig. 1 beschrieben wurde, durch einen 
nicht dargesteilten Verbraucherstroriikreis zu der Kathode 
12 geleitet. Die Protonen H + treten unier Rekombination mit 
Elektronen e~, die von der kathodenseitigen AuBenschicht 
24 s tarn men. unter Hydridbildung in die anodenseitige Au- 
Benschicht 22 ein, ditfundieren, wie zuvor beschrieben, 
durch den Sperrschichtverbund 20 und gelangen als Proto- 
nen IT* unrer Abspaltung von Elektronen e~ von der katho- 
denseitigen AuBenschicht 24 in den Elekirolytcn 14. Die 
Protonen H" wandern durch den Elektrolyien 14 zur Ka- 
thode 12. wo sie mit den Elektronen e~ aus deni Verbrau- 
cherkreis und mil dem dem Kathodengasraum kontinuier- 
lich zugefuhnen SauerstotY O2 zu Wasser H 2 0 reagieren, 
das kontinuierlich abgeleitet wird. 

Der Sperrschichtverbund 20 laBt also nur atomaren Was- 
serstoff H durch. wiihrend er fur groBere Molckule. also ins- 
besondere Methanol CH 3 OH und Wasser M 2 0 als Spcrrc 
zwischen den beiden Gasriiumen dient. 

Die in der Fig. 2 dargestelltc Brennstoffzelle kann wie 
folgt he'rgesiellt werden. Auf die Kernschiclil. 26 werden zu- 
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nactisi die beiden AuBenschichien 22, 24, beispielsweise 
durch Spmtering, aufgebracht. Dann wird auf die anodensei- 
tige AuBenschicht 22 die Anode 10 aufgebracht. was eben- 
falls durch Spullering erfolgen kann. Auf die kaihodensei- 
5 lige AuBenschicht 24 wird der Elekirolyt 14 aufgebracht. 
Die der AuBenschicht 24 gegenuberliegende Flache des 
Elekirolytcn 14 wird mit der Kathode 12 beschichtel, bei- 
spielsweise durch Sputtering oder chemische NaBabschei- 
dung. 

1') Die Fig. 3 zeigt cine Poiymerincmbran-Brennsioffzclle in 
einer driuen Ausfiihrungsfonn, die eine Abwandlung der in 
der Fig. 2 gezeigien Brcnnsioffze&darsiellt. Die Abwand- 
lung besteht darin, daB die Anodenschichi 10 der Brenn- 
stoffzelle der Fig. 2 fchlt und stall dessen die anodenseiiige 

15 AuBenschicht 22 der Fig. 2 als Anode dient; es sind sozusa- 
gen die AuBenschicht 22 der Fig. 2 und die Anode 10 der 
Fig. 2 in einer Kombinationsschicht 28 zusammengefaSt. 
Dicsc Kombinationsschicht 28 bestcht. im wesentlichen aus 
einer Mischung, die als erste Koniponente das Material der 

20 Anode 10 der Fig. 2. also beispiclsweise Platin. und als 
zweite Koniponente das Material der AuBenschicht 22 der 
Fig. 2, also beispiclsweise Palladium, enthalt. Die Mischung 
kann eine Legierung dieser Metalle sein, es sind aber auch 
andere Mischungstypen rnoglich. Die 'Kombinationsschicht 

25 28 kann durch Sputtering auf die Kernschicht 26 aufge- 
bracht werden, wobei als Targetmaterial eine Platin-Palla- 
dium-Legierung verwendet wird. 

Die AuBenschicht 22 kann aber auch unvcrandert. also 
ohne Zusalz von Platin als Anode eingesetzt werden, da die 

30 Anodenreaktionen auch mit Palladium als Kat.alysat.or ab- 
laufen. 

Die zuvor in Zusammenhang mit der Fig. 3 beschriebene 
Abwandlung laBt sich auch analog auf die Kathodenseiie 
Ubertragen. Dann dient die kathodenseitige AuBenschicht 24 

35 der Fig. 2, allein oder ais Kombinationsschicht, als Kathode. 
Es wird darauf hingewiesen. daB die beiden AuBen- 
schichien 22, 24 auch aus unterschiedlichen Materialien be- 
stehen konnen. So kann beispielsweise der Gehalt an Palla- 
dium unterschiedlich sein, oder es kann die eine AuBen- 

40 schicht. aus Palladium und die andere aus einer Paliadium- 
Silber- Legierung bestchen. Auch die Kernschicht 26 mul3 
nicht unbedingt Tantal als Hauptbestandteil aufweisen. Fur 
den Hauptbestandteil kommen auch Niob oder eine Mi- 
schung aus Tantal und Niob, sowie Niob-, Tantal- und Niob- 

45 Tanial-Legierungen in Frage. Die Kernschicht 26 kann auch 
Zusatze von in den AuBenschichten 22, 24 cnthallenen Stof- 
fen aufweisen. Des weiteren kann zwischen jeder AuBen- 
schicht 22, 24 und der Kernschicht 26 wenigstens eine wei- 
tere Zwischenschicht liegen. 

50 In der Fig. 4 ist eine Abwandlung des Sperrschichtver- 
bunds 20 gezeigt, der bei den in den Fig. 1, 2 und 3 darge- 
steilten Brennstoffzellen verwendet wird. Zwischen der 
Kernschicht 26 und der anodenseitigen AuBenschicht 22 ist 
eine Zwischenschicht 30 angeordnet. Die Zwischenschichi 

55 30 kann im wescntlichen aus einer Legierung bestehen, die 
im wesentlichen den Hauptbestandteil der benachbanen. 
anodenseiiigen AuBenschicht 22 und den Hauptbestandteil 
der Kernschicht 26 enthalt, sie kann aber auch im wesentli- 
chen aus einer Mischung bestehen. die im wesent lichen das 

60 Material der benachbarten. anodenseitigen AuBenschicht 22 
und das Material der Kernschicht 26 enthalt. Wenn also bei- 
spielsweise die Kernschicht 26 aus einer Tantallegierung 
und die anodenseitige AuBenschicht 22 aus einer Palladium- 
Silbcr-Lcgierung besteht, dann kann das Material fur die 

65 Zwischenschicht 30 cine Palladium-Tantal-Lcgicrung sein. 
aber auch beispielsweise eine Mischung, bevorzugt Legie- 
rung. aus der Palladium-Silber-Legierung und der Tantall- 
legierung. 
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Fur die Zwischenschicht 30 kommen abcr audi anderc 
Materialien in Frage, solange sic cin ausreichendes Diltusi- 
onsvermogen fur die Wassersloffatome bieten. So kann tiir 
die Kernschicht 26 und die AuBensehichl 22 des vorigen 
Beispiels die Zwischenschichl 30 nuch im wesenllichen aus 5 
Niob oder ciner Niobiegierung oder Vanadium oder einer 
Vanadiuinlcgicrung oder einer Mischung, vorzugsweise Le- 
gierung, aus zwei oder mehr dieser Stoffe sein. Audi zwi- 
schen der kathodenscitigen AuBensehichl 24 und der Kern- 
schicht 26 konnen auf ahnlichc An und Weisc Zwischen- 10 
schiehtcn 32 angeordnet sein, wie in der Fig. 5 dargestellt 
isi. 

Patentanspruche 

15 

1. Brennstoftzelle init cinem protonenleittahigen 
Elektrolyten (14), ciner Anode (10) und einer Kathode 
(12), dadurch yekenn/,eichnet. daB sic wenigstens ci- 
nen wasserstoffdurchlassigen Sperrschichtverbund 
(20) aufweist. der zwei AuBenschichten (22, 24) und 20 
eine zwischen diesen angeordnete Kernschicht (26) 
umfaBt, da6 jede AuBensehichl (22, 24) im wesentli- 
chen aus Palladium und/oder einer Legierung auf Basis 
von Palladium bestehu und daB die Kernschicht. (26) 
im weseni lichen aus Niob und/oder Tunlai und/oder ei- 25 
ner Legierung auf Basis eines dieser Metalle besteht. 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB der Elektrolyt (14) zwei Lagen (16, 18) 
umfaBt, zwischen denen ein Sperrschichtverbund (20) 
angeordnet ist. 30 

3. Brennstoftzelle nach Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichnet. daB ein Sperrschichtverbund (20) zwi- 
schen einer der Elektroden (10. 12) und dent Elektroly- 
ien (14) angeordnet isL 

4. Brennstoftzelle nach einem der vorhergehenden 35 
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der Elektroden (10, 12) als Sperrschichtverbund 
(20) ausgebildel ist. 

5. Brennstoftzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet., daB zutnindest 40 
zwischen einer der AuBenschichten (22, 24) und der 
Kernschicht. (26) wenigstens eine Zwischenschicht (30, 
32) angeordnet ist . 

6. Brennstoffzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Zwischenschicht (30, 32) im wesent- 45 
lichen aus einer Legierung besieht, die im wescntlichen 
den Hauptbestandieil der benaehbarten AuBensehichl 
(22, 24) und den Haupibestandteil der Kernschicht (26) 
enthall. 

7. Brennstoftzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 5*) 
zeichnet. daB die Zwischenschicht (30, 32) im wesent- 
lichen aus einer Mischung besteht, die im wescntlichen 
das Material der benachbarten AuBensehichl (22, 24) 
und das Material der Kernschicht (26) enthalt. 

8. Brennstoftzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 55 
zeichnet, daB die Kernschicht (26) im wescntlichen aus 
Tantal und/oder einer Legierung auf Basis von Tantal 
besteht, und daB die Zwischenschicht (30, 32) im we- 
scntlichen aus Niob und/oder Vanadium und/oder einer 
Legierung auf Basis eines dieser Metalle und/oder ei- 60 
ner Palladium-Tantal-Legierung besteht. 

9. Brennstoftzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche. dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der AuBenschichten (22, 24) im wescntlichen aus 
ciner Patladium-Silbcr-Lcgicrung besteht. 65 

10. Brennstoffzellc nach Anspruch 9, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB der Gehall an Silber wenigstens 25 Gew.- 
% betragt. 
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11. Brennsroffzeile nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB die Kern- 
schicht (26) eine Folic isi. 

12. Brennsiotlzelle n:ich eineni der vorhergehenden 
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der AuBenschichten (22, 24) eine Folic ist. 

13. Brennsioffzeile nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche. dadurch gekennzeichnet. daB die Kern- 
schicht (26) dicker als jede der unrigen Schichien (22, 
24, 30. 32) ist. 
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